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論文内容の要旨
第 1章序論
CFD(Computational Fluid Dynamics)はコンヒ。ュータの進歩と共に多くの分野で欠く事の出来ない設
計ツールとして用いられており，企業では開発期間の削減や製品の高性能化に大きく寄与している.
しかし，近年では本研究で対象とする超臨界流体のような既存の汎用 CFD コードが適用できない複雑
な流動現象に対する数値解析へのニーズが増えている.
流体は温度，圧力を上昇させると徐々に液相と気相の界面が消失し，臨界点以上では均一な超臨界
状態となる.超臨界流体は拡散性や溶解性などが液体と気体の中間の性質を持ち，臨界点近傍では温
度や圧力が僅かに変化するだけで繋L物性値が連続的に大きく変化するとしづ特徴がある.このような
超臨界流体の特徴を利用することで，熱交換器の冷媒として利用や抽出，微粒子化における溶媒とし
ての利用など様々な工学的な利用が進められている.超臨界流体を用いた熱交換器や反応器などの設
計や改良のために，超臨界流体の熱流動の詳細な解析が求められているものの，超臨界状態は一般に
高温高圧であり，加えて臨界点近傍における索物性値の急激な変化などから，実験による詳細な解析
は難しく，数値計算による解析が強く求められている.
超臨界流体の数値解析において，まず問題となるのはその圧縮性である.臨界点近傍では僅かな温
度変化によって大きな密度変化が起こることが知られており，熱対流などの極めて遅い流れにおいて
も圧縮性を無視することはできない.そのために超臨界流体には圧縮性流れを仮定した数値解キ斤を適
用することが望まれる.しかしながら，自然対流のような遅い流れでは音速が対流速度に対して非常
に大きくなってしまうため，通常の圧縮性流れの数値解法では，解がほとんど進展しなくなる，いわ
ゆる Stiff な状態になり，計算が困難である.また，一般的な圧縮性流れの数値解法では理想、気体を仮
定した状態方程式が解かれているため，超臨界流体にそのまま適用することができない.
本研究では超臨界流体の流動のための数値解析手法として前処理法と PROPATH に基づく数値解法
を提案し，臨界点近傍における超臨界流体の自然対流および強制対流の特異性を明らかにすることを
目的とする.本数値解法は様々な物質の超臨界流体のみならず気体 液体の流動をそれぞれの索吻性
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値に基づいて数値計算することができる.また，本数値解法に化学反応モデ、ル，粒子生成モデ、ルを導
入し，連続水熱合成反応における超臨界流体の流動と粒子生成の関係を明らかにした.さらに，
PROPATH の正確な需物性値評価における計算負荷軽減のために参照テーブルとの併用手法を開発し，
本数値解法を三次元に拡張した.
第 2章超臨界流体の自然対流問題
自然対流は温度差による密度変化のある流体における流動であり，特に超臨界流体は臨界点近傍の
大きな密度変化によって， 5齢、自然対流が発生することが知られている.その特徴から超臨界二酸化
炭素を用いた抽出装置の提案や化学反応容器内における自然対流の解析が行われている.しかし，既
存の数値解析の多くでは非圧縮を仮定する Boussinesq 近似によって計算されており，製材云導率等の熱
物性値も一定とすることが多く熱物性値の変化を正確に評価していなかった.
本章ではまず二次元圧縮性ナピエ・ストークス方程式に前処理法および繋吻性値算出プログラムで
ある PROAP百f を用いた超臨界流体のための数値解法を提案した.本数値解法ではそれぞれの物質の
熱物性値は PROPATH を用いて計算される. PROPATH は物質ごとのライブラリファイルとして提供
されてあるために物質の変更が容易に可能で、ある.また，前処理法を導入することで遅い流れにおけ
る Stiff問題を回避した.
まず本数値解法を用いて常温常圧条件における窒素の正方キャピティ内の自然対流を計算し，既存
の数値計算結果と比較することで，十分に妥当な結果を得られることを示した.次に超臨界条件にお
ける水，二酸化炭素の自然対流の計算を行い，臨界点近傍の急激な熱物性値を正確に評価した数値計
算が可能であることを示した.それぞれの結果において自然対流のような遅い流れにおいても残差が
十分に小さくなることを確認した.次に0字管路内の超臨界二酸化炭素の自然対流を計算し，超臨界
条件では管路内に逆流を伴う強し、自然対流が生じることを示した.また，一定の熱流束を与えた計算
では圧力条件によって壁面温度分布に差異があり，正確な熱物性値の評価が超臨界流体の自然対流の
数値解析において重要であることを示した.最後に超臨界水の自然対流を用いた熱交換器を模擬した
数値計算を行い，管路内に大きな密度差のある自然対流が形成されることを示した.さらに実験によ
って得られた管路内の温度との比較を行い，管路の温度は実験と定性的な一致を得ることを示した
超臨界流体の自然対流は理想、気体の自然対流とは大きく異なり，正確な熱物性値の評価が重要であ
ることを示した.
第 3章超臨界流体の強制対流問題
前章では超臨界流体の自然対流の数値計算を行ったが，ヒートポンプや熱交換器，太陽熱発電用タ
ービン，化学工学における反応器など工学的な応用の多くは強制対流を伴う流動であり，それらにお
ける正確な熱物性値を用いた超臨界流体の流動の評価が求められている.前章で提案した数値解法に
乱流モデルとして 2 つの保存式からなる SST モデルを導入し，強制対流問題の計算を行った.
まず超臨界二酸化炭素の垂直円管内の乱流熱伝達問題の数値解析を行った.臨界点近傍のこ酸化炭
素を対象とし，壁面に一定の熱流東を与えた.臨界点近傍では需1物性値が大きく変化するため，入口
温度が数K異なるだけで温度分布が他の結果と大きく異なる結果となった.それぞれの熱流束の条件
において計算によって得られた熱伝達率を実験による結果と比較し，本数値解法によって臨界点近傍
の熱物性値変化に伴う熱伝達率の変化を捉えることができることを示した.
本研究では前処理付き圧縮性ナピエ・ストークス方程式を用いているため，前章のような自然対流
73 一
から衝撃波を伴う流れまでの幅広い条件での超臨界流体の数値解析が可能である.特に火力発電で用
いられる高圧タービンおよび近年提案されている超臨界二酸化炭素タービンにおいて，衝撃波を伴う
超臨界流体流動の解明が求められている.そこで遷音速流への適用例として超臨界流体の翼列流動の
数値計算を行った.8紘htar による実験で使用された翼型を用いて数値計算を行い，流路内の斜め衝撃
波を捉えることができ，本数値解法は自然対流の遅い流れのみならず，衝撃波を伴う遷音速流にも適
用できることを示した.
近年提案されている超臨界流体を用いた連続水熱合成反応では常温水溶液と超臨界水の混合によ
って微粒子を析出させる.流通式の超臨界水熱合成反応では反応器内の流れ場がナノ粒子の生成と成
長に大きな影響を与えるが，流路内の光学的な観測は難しく，反応器内の流動の未だに明らかになっ
ていなし、-反応器としてよく用いられるT字管路内における超臨界流体と常t闘えとの混合の数値シミ
ュレーションを行った.超臨界水と常温水の混合の様子は圧力条件によって大きく異なり，強い自然
対流の影響によって副管側に超臨界水が逆流する流れ場が形成することを示した.また，逆流の有無
は流量や管路幅に大きく影響を受け，レイノルズ数とグラスホフ数によって管路内の逆流を評価する
ことができることを示し，副管への逆流の有無を予測する図を作成した.混合の様子は副管幅や傾き
にも大きく影響を受けることを示した.
第4章化学反応およて地子生成を伴う超臨界流体の数値解析
超臨界流体は温度，圧力によって溶解性や反応性が大きく変化することが知られており，化学フ。ロ
セスにおいて溶媒としてよく使用される.特に近年では微粒子生成手法として，急速膨張法や貧溶媒
化法などの様々な手法が提案されている.酸化金属微粒子を生成する手法として超臨界流体を用いた
連続水熱合成反応が注目されている.この方法では常温の金属塩水溶液が超臨界流体と連続反応器内
において混合することで，溶解度と反応性が急激に変化し，流路下流域に微粒子を析出させる手法で
ある.粒子生成は混合器内部の流動と強く関係があり，それらの解明が強く望まれるものの，これま
でに粒子生成と超臨界流体流動の関係は明らかにされていない.
本章では，前章までの前処理と PROPATH に基づく数値解法に化学反応モデ、ルおよび手立子生成モデ
ルを導入することで，連続水熱合成反応法における超臨界流体の流動と粒子生成の関係を明らかにす
ることを目的とした.
まず化学反応および粒子生成を考慮せずにT宇管路内の常温水と超臨界水の混合の数値計算を行
い，実験によって得られた可視化結果との比較を行った.本数値解法によって混合部付近で、の渦の発
生や混合の様子などを捉えることができることを示した.
次に溶液中の金属塩，酸化金属の移流，拡散，反応を考慮した保存式を導入し， T宇管路内の超臨
界水熱合成反応の数値解析を行った.副管内に逆流が起こる条件では化学反応が逆流域で発生するこ
とを示した.また，主管内部では壁面近傍で酸化金属濃度が高くなることを示した.これらは粒子生
成による閉塞や腐食等の原因となることが予想される.また，反応係数の違し、からそれぞれの酸化金
属は酸化金属濃度に差異があることを示した
最後におよびモーメント法に基づく O次 1 次モーメントの保存式を導入した数値計算を行い，粒
子の生成が混合直後から起こり，超臨界流体と溶液の接触部に沿って粒子が成長することを明らかに
した.
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第 5章超臨界流体の三次元流動解析
前章までは超臨界流体の流動を数値計算によって二次元で、評価したものの，実際の超臨界流体を用
いた熱交換器や反応器等では三次元構造を持つことが多く，これらの流路設計にあたって三次元流動
解析が求められている.前処理法と PROPATH に基づく数値解法を用いた三次元流動解析において，
問題となるのが熱物性値の算出にかかる計算時間である. PROPATH では数十項からなるVirial 型の算
出式を用いていており 熱物性値の算出に非常に多くの計算時聞がかかる.本章では PROPATH と参
照テーブルの併用手法を提案し，熱物性値の算出にかかる計算時間の短縮を行った.まず垂直円管内
の超臨界二酸化炭素の流動問題およびT字管内の超臨界水の流動問題に適用し，最大で計算時間を 1
2 分の 1 にできることを示した.次に前処理と PROPATH に基づく数値解法および、参照テーブルの併
用手法を三次元コードに拡張し，正方キャピティ内における自然対流および、強制対流の計算を行った.
数値計算を既存の結果と比較し，三次元計算の妥当性を評価した.また，矩形のT字管路内の超臨界
三次元流動解析を行い，二次元解析での結果との比較を行った.前後壁の影響によって，温度分布は
二次元での結果と異なり，主管内部においても三次元的な分布を持つことを示した.
第 6章結論
超臨界流体の自然対流，強制対流は気体や液体とは大きく異なゆ，超臨界流体の数値角軌庁において
臨界点近傍における急峻な密度や定圧比熱の変化等の正確な熱物性値の評価が必要不可欠であること
を示した.また，化学反応モデ、ルおよび草立子生成モデ、ルを導入することで，超臨界水を用いた連続水
熱反応における化学反応およひ守生子の生成位置を評価した最後に熱物性値算出における計算時間の
短縮手法として PROPATH と参照テーブ、ノレの併用手法を提案し，超臨界流体の流動の三次元数値計算
を行った.
今後，本数値解法を用いた大規模な三次元流動解析によって様々な条件，物質における超臨界流体
の流動のさらなる解明および熱交換器や化学反応器の改良が期待される.
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論文審査結果の要旨
数値流体力学(CFD)の数値解法は圧縮性流れと非圧縮性流れの CFD に大別され，理想気体
を仮定して圧縮性流れが，また密度一定を仮定して非圧縮性流れが解析されてきた。しかし
ながら，物質は空気と水だけではなく，元素記号表に記載された数だけ存在し，それらのほ
とんどは，場の温度と圧力によって，気体，液体，固体の相へ変化し，また密度，粘度，熱
伝導度，融点，沸点なども異なる。さらに物質は，場の圧力と温度をさらに上げていくと第
4 の相として超臨界流体になる。特に，超臨界流体と気体もしくは液体にまたがる臨界領域
では特異な熱物性を有する。このような超臨界流体を正確に解析することができる CFD 手法
は未だ開発途上にある。本論文は，臨界点をまたぐ超臨界流体を物質の熱物性に正確に解析
することができる数値解法を提案し、具体的な熱流体問題に応用した研究成果をまとめたも
のであり，全編 6 章からなる。
第 1 章は序論であり 本研究の背景，目的および構成を述べている。
第 2 章では，超臨界流体を解くための支配方程式の定式化と離散化の手法ならびに熱物性
の数理モデルについて述べている。さらに臨界点をまたぐ超臨界流体の自然対流問題を数値
解析して本手法の妥当性を証明している。熱物性に正確な超臨界流体の数値解法が開発され
たという点で学術上極めて重要な成果である。
第 3 章では，第 2 章で示された数値解法をより広範閣の強制対流問題に適用してその妥当
性を検証している。臨界点をまたぐ超低速から遷音速までの二酸化炭素ならびに水の超臨界
流体の数値解析を実現している。これは実用上重要な成果である。
第 4章では，化学反応ならびに核生成を伴う超臨界流体の数値解法を提案している。さら
に本手法を化学工学分野で注目されている超臨界流体中における金属粒子生成の数値解析に
応用してその粒子生成メカニズムを明らかにしている。極めて有益な成果である。
第 5 章では，第 2 章の数値解法を三次元に拡張して具体的な超臨界流体の熱対流問題に応
用している。さらに計算の大規模化に伴う計算時間を短縮することができる熱物性の並列計
算手法が提案されている。実用上重要な成果である。
第 6 章は結論である。
以上要するに本論文は，物質の熱物性に忠実に計算することができる新たな CFD 手法を提
案して、具体的な臨界点をまたぐ超臨界流体の数値解析に応用できることを示したものであ
り，情報基礎科学および数値流体力学の発展に寄与するところが少なくない。
よって，本論文は博士(情報科学)の学位論文として合格と認める。
一 76
